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Abstract of DE19532791 
A cathodic current collector, for a fused 
carbonate fuel cell, has a base material which 
is a highly corrosion resistant metal or its alloy 
(pref. a high chromium content or aluminium- 
contg. alloy steel) and which is covered with 
thin layers (10) of a highly conductive inert 
metal (gold, silver or platinum) or its alloy at 
the contact points occurring between the 
collector (6) and the cathode and opt. a 
separator when the collector is assembled in 
the cell. Also claimed is a process for prodn. of 
the cathodic current collector. 
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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

(54) Kathodenstromkollektor fur erne Brennstoffzelle 

(§) Gegenstand dar Erfindung Ist ein Kathodenstromkollektor 
fur eina Schmelzkarbonat-Brennstoffzelle. 
Das Kathodenstromkollektor-Grundrnaterial, ein hoch korro- 
cionsresistentes Metall odereine entsprechende Metellegie- 
rung, ist an den Beruhrungsstellen, dia zwischen dam 
Kathodenstromkollektor (6) und der Kathode (2) und gege- 
benenfalls einar Separatorplatte (8) bel dem in der Schmelz- 
karbonat-Brennstoffzelle montierten Kathodenstromkollek- 
tor (6) auftreten, mit dunnen Schlchten (10) aus elnem 
Inerten, elektrisch gut teitenden Metall oder einer entspre- 
chenden Metallsgierung bedeckt. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betrtfft einen Kathodenstromkollektor 
fur eine Schmelzkarbonat- Brennstoffzelle und ein Ver- 
fahren zur Herstellung eines solchen Stromkollektors. 

Schmelzkarbonat-Brennstoffzellen bestehen im we- 
sentlichen aus einer Kathode und einer Anode mit ihren 
Stromkollektoren und einer Matrix mit einem Elektro- 
lyten, der Kontakt mit bei den Elektroden hat. Unter 
Betriebsbedingungen herrschen in der Brennstoffzelle 
Temperaturen im Bereich von 500 bis 700° C. Die Ka- 
thode, die z. B. aus porosem Metalloxid besteht, steht 
auf einer Seite mit der Elektrolytmatrix in Verbindung. 
Auf der anderen Seite wird Gas zur Kathode in Kanalen 
herangefuhrt, die vom Kathodenstromkollektor und der 
einen Seite der Kathode gebildet werden. 

Der Kathodenstromkollektor erfullt daher zwei 
Funktionen: 

1. Das Ableiten des elektrochemisch erzeugten 
Stroms von der Kathode und 

2. die Bildung von Raumen fur die Gaszufuhr und 
Gasverteilung. 

Der Kathodenstromkollektor einer Schmelzkarbo- 
nat-Brennstoffzelle (MCFC) ist durch Kontaktemit der 
Karbonatschmelze und der sauerstoffhaltigen Atmo- 
sphere starken korrosiven Einflussen ausgesetzt Trotz 
der Verwendung von hochlegiertem Edeistahl fiir den 
jeweiligen Kathodenstromkollektor entstehen hier- 
durch an der Oberflache Oxidschichten. Diese auf dem 
profilierten und gestanzten, aus Edeistahl bestehenden 
Kathodenstromkollektor aufwachsenden Oxidschichten 
bewirken einen hohen Obergangswiderstand zwischen 
den Kathodenstromkollektor und der Kathode, was in 
Leistungsverlusten der Schmelzkarbonat-Brennstoff- 
zelle resultiert 

AuBerdem verringert sich durch diese Korrosioh der 
Elektrolytgehalt in der Brennstoffzelle, wegen Einbaus 
von Lithium in die Oxidschicht und wegen der Bildung 
von Kaliumchromat Es hat sich gezeigt, daB die Erho- 
hung der Oxidfahigkeit durch entsprechende Modifika- 
tion des Ausgangsmaterials zumeist von einer Erhohung 
des Oxidwachstums begleitet ist, wahrend MaBnahmen 
zur Verringerung des Oxidwachstums in vielen Fallen 
zur Erhohung des spezifischen Widerstands der Oxid- 
schichten und damit letztlich zu einer Erhohung des 
Gesamtwiderstands fuhren. Verwendet man zum Bei- 
spiel aluminiumhaltige Edelstahle, so ist zwar ein sehr 
guter Korrosionsschutz und damit geringer Elektrolyt- 
verlust gewahrleistet, jedoch sind die entstehenden 
Obergangswiderstande unakzeptabel hoch. Diejenigen 
kommerziell erhaldichen Edelstahle, auf denen Oxid- 
schichten mit geringen Obergangswiderstanden entste- 
hen, werden wiederum durch die Korrosion zu stark 
•geschadigt 

Hier setzt die Erfindung ein, der das Problem zugrun- 
de liegt, einen Kathodenstromkollektor fur eine 
Schmelzkarbonat-Brennstoffzelle bereitzustellen, der 
bei hoher Korrosionsresistenz emen geringen Ober- 
gangswiderstand fiir Strdme an den Beriihrungsflachen 
zur Kathode und gegebenenfalls zu einer Separator- 
platte hat Weiterhin besteht die Aufgabe der Erfindung 
darin, ein Herstellungsverfahren fiir einen derartigen 
Kathodenstromkollektor anzugeben. 

Die Aufgabe wird bei einem Kathodenstromkollektor 
erfindungsgemaB dadurch geldst, daB das Kathoden- 
stromkollektor-Grundmaterial ein hoch korrosionsresi- 
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stentes Metall oder eine entsprechende Metallegierung 
ist, und daB das Grundmaterial an den Beruhrungsstel- " 
len, die zwischen dem Kathodenstromkollektor und der 
Kathode und gegebenenfalls einer Separatorplatte bei 

5 dem in der Brennstoffzelle montierten Kathodenstrom- 
kollektor auftreten, mit diinnen Schichten aus einem 
inerten, eine hohe elektrische Leitfahigkeit aufweisen- 
den Metall bedeckt ist Bei einem derartigen Kathoden- 
stromkollektor wird der Elektrolytverlust durch Korro- 

io sion weitgehend vermieden. An den Kontaktstellen zur 
Kathode und zu einer Separatorplatte, wenn der Katho- 
denstromkollektor sich in einem Brennstoffzellen-Sta- 
pel befindet, tritt keine Korrosion auf und der niedrige 
Ubergangswiderstand bleibt erhalten. Def Kathoden- 

15 stromkollektor reduziert somit nicht wahrend der Be- 
triebsdauer die Leistung der Schmelzkarbonat- Brenn- 
stoffzelle, da eine ausreichende Stromleitung gewahrlei- 
stet ist 

Vorzugsweise ist das Grundmaterial aluminiumhalti- 

20 ger oder hochchromhal tiger Edeistahl. Diese Legierung 
ist gegen die Karbonatschmelze und die sauerstoffhalti- 
ge Atmosphare sehr widerstandsfahig. 

Bei einer bevorzugten Ausfuhrungsform bestehen die 
diinnen Schichten aus Gold, Silber oder Platin. Da nur 

25 ein kleiner Teil des Kathodenstromkollektors Kontakt 
mit der Kathode und der Separatorplatte haben muB, 
konnen die diinnen Schichten aus hochwertigen, inerten 
Metallen bestehen, ohne daB die Wirtschaftlichkeit der 
Brennstoffzelle in einer ins Gewicht fallenden Weise 

30 vermindert wird Die diinnen Schichten an den Kontakt- 
stellen verhindern die Ausbildung hochohmiger Oxid- 
schichten und gewahrleisten geringe Obergangswider- 
stande. An den unbeschichteten Abschnitten des Katho- 
denstromkollektors entsteht in der korrosiven Atmo- 

35 sphare ein oxidischer Korrosionsschutz, der den Katho- 
denstromkollektor vor weiterer Korrosion schutzt Bei- 
spielsweise entsteht bei aluminiumhaltigen Edelstahlen 
Aluminiumoxid (AL2O3). Obwohl diese Oxidschichten 
hohe elektrische Widerstande haben, beeintrachtigen 

40 sie die Leistung der Schmelzkarbonat-Brennstoffzelle 
nicht, da sie keinen Strom leiten mussen- Der Strom 
flieBt im metallischen Inneren des Kathodenstromkol- 
lektors, der bei entsprechendem Querschnitt einen ge- 
ringen Widerstand hat 

45 Bei einer zweckmaBigen Ausfuhrungsform ist zwi- 
schen den Schichten und dem Grundmaterial jeweils 
eine Diffusionsbarriere vorgesehen. Hierdurch wird 
verhindert, daB durch eine eventuelle Diffusion von 
Oxidbildnern in die Schichten eine Verminderung der 

50 elektrischen Leitfahigkeit eintritt . 

Ein Verfahren zur Herstellung eines Kathodenstrom- 
kollektors besteht erfindungsgemaB darin, daB als Ka- 
thodenstromkollektor-Grundmaterial ein Blech aus ei- 
nem hoch korrosionsresistenten Metall oder einer ent- 

55 sprechenden Metallegierung, insbesondere aus alumini- 
umhaltigem Edeistahl, gestanzt und in die geometrische 
Form fiir die Bildung von Gasraumen gebogen wird und 
daB danach das Blech an den Beriihrungsstellen, die 
zwischen dem Kathodenstromkollektor und der Anode 

60 bzw. einer Separatorplatte nach der Montage auftreten 
mit Schichten aus inertem Metall, das einen niedrigen 
elektrischen Widerstand hat, iiberzogen werden. Da die 
Beriihrungsstellen nur einen geringen Teil der Fla'che 
des Kathodenstromkollektors einnehmen, ist der Auf- 

65 wand fiir die Beschichtung relativ gering. Es konnen 
hochwertige Metalle wie Gold, Silber oder Platin fiir die 
Beschichtung verwendet werden. Zum Beschichten 
kommen insbesondere galvanische Verfahren oder 
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PVD- und CVD-Verfahren in Frage. 

Die Erfindung wird im folgenden anhand eines in ei- 
ner Zeichnung dargestellten Ausfiihrungsbeispiete na- 
her beschrieben, aus dem sich weitere Einzelheiten, 
Merkmale und Vorteile ergeben. 5 

Es zeigt: 

Fig. 1 eine Schmelzkarbon at- Brennstoffzelle schema- 
tisch im Querschnitt und 

Fig. 2 ein Abschnitt eines Kathodenstromkoilektors 
im Querschnitt io 

Eine Schmelzkarbonat- Brennstoffzelle 1 besteht aus 
einer Kathode 2, einem in einer Matrix angeordneten 
Elektrolyten 3, einer Anode 4, einem Anodenstromkol- 
lektor 5 und einem Kathodenstromkollektor 6. An den 
Anodenstromkollektor 5 grenzt eine Separatorplatte 7 15 
an. In entsprechender Weise grenzt an den Kathoden- 
stromkollektor 6 eine Separatorplatte 8 an. Die Katho- 
de 2 besteht z. B. aus einem porosen Metalloxid. Die 
Anode 4 besteht z.B. aus einer porosen, gesinterten 
Metallplatte. Der Anodenstromkollektor 5 weist einzel- 20 
ne rechtwinklig gebogene Abschnitte auf, die Kanale 9 
fur die Zufuhr des Brenngases bilden. Die in Fig. 1 dar- 
gestellten Brennstoffzelleneinheiten eignen sich fur den 
Aufbau von Zellstapeln. 

Der Kathodenstromkollektor 6 leitet den Strom aus 25 
der Kathode 2 ab. Weiterhin ist der Kathodenstromkol- 
lektor 6 so ausgebildet, daB Hohlraume 9 zwischen sei- 
ner einen Seite und der Anode 2 entstehen. In die Hohl- 
raume 9 wird Sauerstoff oder ein Gasgemisch mit Sau- 
erstoff eingefuhrt Bei den hohen Betriebstemperaturen 30 
der Brennstoffzelle ist der Kathodenstromkollektor 6 
starken korrosiven Einfliissen ausgesetzt Der Katho- 
denstromkollektor 6 wird aus einem Grundmaterial, bei 
dem es sich urn MetaJl bzw. einer Metallegierung han- 
delt, hergestellt Das Metall bzw. die Legierung ist kor- 35 
rosionsresistent und relativ kostengunstig. Insbesonde- 
re wird der Anodenstromkollektor aus aluminiumhalti- 
gem Edelstahl hergestellt Dieses Metall widersteht der 
Korrosion, so daB auch wahrend der Betriebszeit kein 
ins Gewicht fallender Elektrolytverlust durch Reaktion 40 
des Lithiums zu der Karbonatschmelze in den Katho- 
denstromkollektor 6 entsteht Die Stromleitfahigkeit ist 
durch eine entsprechende Starke des Kathodenstrom- 
koilektors 6 hinreichend gut 

Das aluminiumhaltige Edelstahlblech wird zunachst 45 
zur Herstellung des Kathodenstromkoilektors 6 ge- 
stanzt wobei eine ebene Platte mit den Offnungen fur 
die Zufuhr des Gases zu den Kanaleh 9 erhalten wird. 
Danach oder auch bereits wahrend des Stanzarbeits- 
gangs wird die gewellte Form des Kathodenstromkol- 50 
lektors 6 gebildet Der Kathodenstromkollektor 6 be- 
ruhrt nach der Montage in der Brennstoffzelle an seinen 
auBeren Stellen jeweils die Kathode 2 oder die Separa- 
torplatte 8. An den durch die Geometrie der Brennstoff- 
zelle bestimmten Beruhrungsstellen wird in einem oder 55 
mehreren weiteren Arbeitsgangen vor der Montage des 
Stromkollektors jeweils eine Schicht aus einem korro- 
sionsresistenten, inerten, elektrisch gut leitendem Me- 
tall abgeschieden. In Fig. 2 sind die Schichten auf dem 
Kathodenstromkollektor aus diesem Metall mit 10 be- 60 
zeichnet Als Metall wird insbesondere Gold, Platin oder 
Silber verwendet. Da die Beriihrungsflachen zwischen 
Kathodenstromkollektor 6 und Kathode 2 bzw. Separa- 
torplatte 8 klein sind, reichen kleine Schichten 10 aus, so 
daB der Aufwand an hochwertigen und daher auiwendi- 65 
gem Metall relativ gering ist Es ergibt sich durch den 
oben beschriebenen Aufbau des Kathodenstromkol] ek- 
tors 6 eine erheblich groBere Betriebsdauer der Brenn- ' 
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stoffzelle. 

Zum Auftragen der Schichten 10 auf das Grundmetall 
konnen PVD- oder CVD-Prozesse oder auch galvani- 
sche Verfahren eingesetzt werden. Als physikalische 
Abscheideverfahren kommen Aufdampfen bzw. Sput- 
tern in Frage. Eine Schichtabscheidung aus der Gaspha- 
se ist ebenso moglich, wie eine schmeizmetallurgische 
Aufbringung, etwa als Lot etc. Die Schichten 10 bilden 
niederohmige Obergange zwischen der Anode 2 und 
der Separatorplatte 8 und dem Kathodenstromkoilek- 
tors. Diese niederohmigen Obergange bleiben wahrend 
der Betriebszeit erhalten, so daB keine ins Gewicht fal- 
lende Beeintrachtigung der Leistung der Brennstoffzel- 
le durch Veranderung der Eigenschaften des Kathoden- 
stromkoilektors 6 eintritt. 

Zwischen den Schichten 10 und dem Grundmaterial 
bzw. -metall wird eine Diffusionssperre vorgesehen, so 
daB sich keine Korrosionsschicht zwischen der Schicht 
10 und dem Grundmaterial bilden kann. Die Diffusions- 
sperrschicht besteht z. B. aus Titannitrid, Zirkonnitrid 
oder anderen aus der Literatur bekannten Materialien 
und wird vor dem Abscheiden der Schichten 10 auf das 
Grundmaterial an den entsprechenden Stellen aufgetra- 
gen. 

Patentanspriiche 

1. Kathodenstromkollektor fur eine Schmelzkarbo- 
nat-Brennstoffzeile, dadurch gekennzeichnet, daB 
das Kathodenstromkollektor-Grundmaterial ein 
hoch korrosionsresistentes Metall oder eine ent- 
sprechende Metallegierung ist und daB das Katho- 
denstrornkollektor-Grundmaterial an den BerQh- 
rungsstellen, die zwischen dem Kathodenstromkol- 
lektor (6) und der Kathode (2) und gegebenenfalls 
einer Separatorplatte (8) bei dem in der Schmelz- 
karbonat-Brennstoffzelle montierten Kathoden- 
stromkollektor (6) auftreten, mit dunnen Schichten 
(10) aus einem inerten, elektrisch gut leitenden Me- 
tall oder einer entsprechenden Metallegierung be- 
deckt ist 

2. Kathodenstromkollektor nach Anspruch 1, da- 
durch gekennzeichnet, daB das Grundmaterial 
hochchromhaltig oder aluminiumhaltiger Edelstahl 
ist 

3. Kathodenstromkollektor nach Anspruch 1 oder 
2, dadurch gekennzeichnet, daB die Schichten (10) 
aus Gold, Silber oder Platin bestehen. 

4. Kathodenstromkollektor nach einem oder meh- 
reren der vorhergehenden Anspruche, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB zwischen den Schichten (10) und 
dem Grundmaterial eine Diffusionsbarriere vorge- 
sehen ist 

5. Verfahren zur Herstellung eines Kathodenstrom- 
koDektprs fur eine Schmelzkarbonat-Brennstoff- 
zelle, dadurch gekennzeichnet, daB als Kathoden- 
stromkollektor-Grundmaterial ein Blech aus einem 
hoch korrosionsfesten Metall oder einer entspre- 
chenden Metallegierung gestanzt und in die geo- 
metrische Form fur die Bildung von Gasraumen 
gebogen wird und daB danach das Blech an den 
Beruhrungsstellen, die zwischen dem Kathoden- 
stromkollektor und der Kathode bzw. einer Sepa- 
ratorplatte nach der Montage auftreten, mit 
Schichten aus inertem Metall oder einer entspre- 
chenden Metallegierung von hoher elektrischer 
Leitfahigkeit uberzogen wird. 

6. Verfahren nach Anspruch 5, dadurch gekenn- 
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zeichnet, daB als Grundmaterial aluminiumhaltiger 
Edelstahl und als Metall fur die Schichten Gold, 
Platin oder Silber verwendet wird. 

7. Verfahren nach Anspruch 5 oder 6, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die Schichten nach dem PVC- 5 
oder CVD-Verfahren oder galvanisch abgeschie- 
den oder schmelzmetallurgisch aufgebracht wer- 
den. 

8. Verfahren nach Anspruch 5 oder einem der fol- 
genden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daB 10 
auf dem Kathodenstromkollektor-Grundmaterial 
Diffusionssperrschichten an den Beruhrungsstellen 
vor dem Abscheiden der Schichten aus inertem 
Metall oder der inerten Metall egierung aufgetra- 
gen werden. 15 
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